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摘要 基于量子局域模型，用类似Kane平均场方法和 Lifshltz几串观点获得半导体量子点体 

系的光荧光谱．对直径为 d的半导体量子点尺 寸用对教高斯或高斯分布描述t研究表明：光荧 

光谱的袅型在短渡边不对祢，与实验观测一致}尺寸服从一定的分布导致光荧光峰红移．可用于 

获得表观巅子束缚能}尺寸分布对光荧光峰的宽度起重要作用． 

主要 

)̂显的光荧光蜂移动．特别是由间接带晾半导体材料制备的准直接带晾半导体材料，能观测到 

可见光荧光 ]，为半导体材料展示了更广阔的应用前景．已报道的许多工作主要用量子局 

域模型来确定半导体量子点光荧光的起源和机制．由于半导体量子点制备过程中，不可避免 

地尺寸服从一定的分布．对光荧光蜂的位置和线型起到重要作用，而对这方面的的研究较 

少．由于量子局域模型已广泛用于确定半导体量子点的电学和光学性质．基于这一模 

型llo ，本文提出简单的理论框架，用最少的参数来解释半导体量子点的光荧光谱特性．我 

们认为：无序起着重要的作用，并且模型化半导体量子点的尺寸服从对散高斯分布或高斯 

分布．这一方法与 Kane用平均场理论和 Lifshitz用几率观点来解释 Urbach带尾态光吸收 

的思想一致 “]．对 Urbach带尾态的大量理论研究认为：光吸收系数 a(E)简单地正比于 

电子态密度[1 ．在我们的公式中．忽略了载流子弛豫和由于缺陷及热无序引起的带隙态．希 

望用较少的参数来解释几种已报道的光荧光谱． 

根据 Kane和 Lifshitz理论 “]，基于已报道的实验结果 ]，可以认为直径为d的半 

导体多量子点体系的尺寸服从对数高斯分布 

唧 [一 ]， 

其中d。为量子点的平均尺寸，d为尺寸均方误差，直径为 d的量子点参与光荧光过程的载 

流子浓度正比于d。，因此有 

N 一 ad。， (2) 
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半导体量子点的尺寸分布对其荧光的影响婪
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1ιμ摘帽要町叫模…似K…场阳阳方柑洼和Lif胁ifs叫fs
1矗民的?光t荧光谱.对直任为 d 的丰导体量子且尺寸用对数高斯或高斯分布描述'研究表明=光荧

光谱的线型在短量边不对称，与实验观圳一致$尺寸服从一定的分布导致光荣光峰红秽，可用于

革得幸现激子束缚能 z尺寸分布对Jt荧光峰的直度起重要作用

关键词斗虫草品，旦丑旦旦、 。手刀.j
随着纳米技术的发展，人们缸经成功地制备出准零维电子系统〈量子点 )[1-且，研究工作

主要集中在量子点的光学和输运性质臼 5] 由于很强的零维量子约束效应，实验上观测到明

θ 显的光荧光峰移动特别是由间接带隙半导体材料制备的准直接带隙半导体材料，能观测到
可见光荧光臼-.]为半导体材料展示了更广阔的应用前景.已报道的许多工作主要用量子局

域模型来确定半导体量子点光荧光的起源和机制.由于半导体量子点制备过程中.不可避免

地尺寸服从→定的分布，对光荧光峰的位置和线型起到重要作用，而对这方面的的研究较

少.由于量子局域模型已广泛用于确定半导体量子点的电学和光学性质，基于这一模

型[10才21 ，本文提出简单的理论框架，用最少的参数来解释半导体量子点的光荧光谱特性.我

们认为:无序起着重要的作用，并且模型化半导体量子点的尺寸服从对数高斯分布或高斯

分布.这→方法与 Kane 用平均场理论和Lifshìtz 用几率观点来解释 Urbach 带尾态光吸收

的思想一致[13 ， 14] 对 Urbach 带尾态的大量理论研究认为:光吸收系数 a(E)简单地正比于

电子态密度[川在我们的公式中，忽略了载流子弛豫和由于缺陷及热元序引起的带隙态，希

望用较少的参数来解释几种已报道的光荧光谱.

根据 Kane 和Lifshìtz 理论[l3叫，基于已报道的实验结果恰叭可以认为直径为 d 的半

导体多量子点体系的尺寸服从对数高斯分布

P. ~ 1 exvl _ ilogd -logd,)'l. 
二 -----pylll 一 l

a ν2，，-loga】--rL 21og2a J' (1) 

其中 d。为量子点的平均尺寸，8 为尺寸均方误差，直径为 d 的量子点参与光荧光过程的载

流子浓度正比于 d' ，因此有

N~ ad3 , 
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其中n是常数． 

对于含各种尺寸的半导体量子点样品，可能参与光荧光过程的载流子为式(1)和(2)的 

乘积，即 

x。[一 ]， ㈥ 

其中b是适当的归一化常数． 

对半导体量子点，人们通常用有效重量近似来研究电子和空穴的量子局域化效应，并给 

出由于空间局域导致电子一空穴对的能量移动，我们称之为量子局域模型．本文主要讨论电 

子与重空穴局域能量移动对硅量子点体系荧光的影响．及忽略 ；0时空穴子带间的耦合和 

激子束缚能移尺寸变化．在量子点形状近似为球形和无限高势垒的条件下，我们获得量子点 

光荧光峰的位置主要源于载流子(电子和空穴)的能量移动，且正比于 l／ ．光荧光能量  ̂

由下式给出： 

 ̂ E —E6+刍， ． ． (4) 

其中E 是体半导体带隙，E 是量子点的激子束缚能，c是合适的量纲常致．由局域效应导致 

的能量移动是 

△E一  ̂ 一 (E 一 E )， (5) 

定义与平均直径 相关的平均能移为 

AE。= c／d8． (6) 

按照通常的做法，把式(3)变换到能量坐标来确定光荧光谱的线型，即 

P c 血一毒)d~xoI一 dc ]- ㈣ 

对式(7)直接积分给出 

尸㈤ 一 唧[．1州[1 ogd0，~ 、-l og c--l。o g AE一 ) ] 

= 刍唧[一吉(1 ogd 0，。 (1o—go--loglog zLl~一 ) ]， (8) 
其中 =bc ／2'v／~loga是规一化常数． 

我们注意到，艘如logo是很小量，光荧光线型近似对数高斯分布．对有限logo"，参数l／ 

zaE产生不对称曲线，在短波有肩型(高能边)，这与实验观察结果一致“ ]．我们还注意到， 

当loga／logdo一0时，光荧光的位置等于量子局域的平均上移能量．然而，对适当的logo，光 

荧光的位置将小于zaE ，这意味着激子束缚能E B+△ 一 ，而不是E E +△En一 

，其中 AE 是考虑量子点尺寸分布后的量子局域能移， 是实验观察的荧光峰位置 ，可 

用于获得表观激子束缚能．下面，我们用硅量子点(纳米团簇)聚集体为例，选择几个与上述 
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其中 a 是常数.

对于含各种尺寸的半导体量子点佯品，可能参与光荧光过程的载流子为式(l)和 (2)的

乘积. ~p 

P"，~ __ 1 … r logd -logd,)'1 
d 二一一一--~~.-~唱.."一 l 

ν但1rlog~-- 一~L 210g'σ 」
(3) 

其中 b 是适当的归-ít常数.

对半导体量子点，人们通常用有效重量近{以来研究电子和空穴的量子局域化效应.并给

出由于空间局域导致电子空穴对的能量移动，我们称之为量子局域模型.本文主要讨论电

子与重空穴局域能量移动对硅量子点体系荧光的影响.及忽略 k~O 时空穴子带间的藕舍和

激子束缚能移尺寸变化在量子点形状近似为球形和无限高势垒的条件下，我们获得量子点

光荧光峰的位置主要源于载流子(电子和空穴)的能量移动，且正比于 1/d'. 光荧光能量由ω

由下式给出 E

hω~ E, - E. + 毒， (4) 

其中 E， 是体半导体带隙 .E. 是量子点的擞子束缚能 .c 是合适的量纲常数.曲局域效应导致

的能量移动是

!lE ~ h ω 一 (E， - E.). (5) 

定义与平均直径 d， 相关的平均能移为

èÆ, ~ cld;. (6) 

按照通常的做法，把式 (3)变换到能量坐标来确定光荧光谱的线型. JlP 
「∞ c , >L-__r (Iogd - logd川 2 7~ 7...l 

P( !lE) = -一-一-bl 8(!lE - ~， )d'expl 一巴 d(d) 1. (7) 
ν2"log~-J ， -,- d"- ---'L 210g'σ 」

对式(7)直接识分给出

叫=司二g<1 2是E任P[-t(;35(捂云端- 1)丁

=忐叫[一~ (捂)'(捂圣母量- 1) 丁， (8) 

其中 k=bc'/2 ν2，，-logσ 是规一化常数.

我们注意到.假如 logO'是很小量，光荧光线型近似对数高斯分布.对有限 logO'"，参数 11
!lE 产生不对称曲线，在短波有肩型(高能边).这与实验观察结果一致E←.].我们还注意到，

当 log~/logd日→0 时.光荧光的位置等于量子局域的平均上移能量.然而，对适当的 logσ，光
荧光的位置将小于 LlEo ，这意味着撒子束缚能 E.=E，+!lEp-ñ屿，而不是 E.=E，+!lE。一
由国，.其中 LJ.E， 是考虑量子点尺寸分布后的量子局域能移，在的是实验观察的荧光峰位置.可
用于获得表现激子束缚能.下面，我们用硅量子点{纳米团簇〉聚集体为例，选择儿个与上述

• 
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理论框架相关的代表性参数，根据我们的表达式进行计算并与实验报道的光荧光谱相比较． 

比较中利用 mo(eV)一12．4／a来转变波长与能量的关系．在计算中，采用的主要物理量为： 

硅带隙E 为 1．14～1．17eV，依赖于温度，激子束缚能为E —O．08eV ，与局域能相关的常 

数 c(c／d~)取 自文献[11]和[12]计算的结 

果 ，这里我们取电子有效质量 m 一0．19m。， 

空穴有效质量 m 一0．286m。_1 ，m。为电子 

的真空质量，常数 c为 1323eVA．为了说明 

尺寸分布对荧光峰位置和宽度的影响，图 1 

给 出平 均 直 径 d。为 55 A， 分 别 为 

0·051ogdo，0．11ogdo，0．151ogd0和 0．21ogd0 

的量子点体系荧光谱，我们发现，当 |oga增 

大，光荧光峰位置明显地向长渡(低能方向) 

移动，并且峰变宽、峰的对称性亦变差，这表 

明尺寸分布导致荧光峰位置移动和峰增宽， 

有助于对量子点体系荧光谱的实验解释，及 

获得一些物理上的重要参数． 

我们计算了几个实验观察的量子点体 

系光荧光谱．图 2给出理论谱(实线)与在低 

功率密度下实验观察结果(虚线)的比较 ]， 

图1 具有对数高斯尺寸分布量子 

点体系的光荧光(PL)谱 

Fig·1 The PL spectra for quantum 

dots with logarithmic Gaussmn 

size distrihution 

我们看到不对称的理论线型在短波(高能)边具有肩型，与实验荧光谱一致，从图中明显看到 

光荧光谱的线型偏离对数高斯线型．理论计算的荧光谱平均直径 成分别为45h和 55A， 

loga均为 0．1logdo，如图 2(a)和(b)．不考虑量子点体系的尺寸分布时，用平均能量上移 

,hEo在图 2中垂直线表示光荧光峰的位置．更值得注意的尺寸分布导致光荧光峰的能量下 

移，由此我们获得表观激子束缚能 昂一E +△ 一 ，而不是 E =Es+z~E。一 ．例如： 

图 2 实验(虚线)和理论(实线)光荧光谱作为披长(̂ )的函数的比较 

F{g．2 Comparison of the experlmemal[ ](dashed line)and theoret{cal 

(solid line)PL spectra in arbitrary units as a function of the wavelength(̂ )． 
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理论框架相关的代表性参数.根据我们的表达式进行计算并与实验报道的光荧光谱相比较.

比较中利用 h叫eVJ ~12. 4/). 来转变披长与能量的关系.在计算中.采用的主要物理量为=

硅带隙 E， 为 1.14~1.17eV.依艘于温度.激子束缚能为 Eb~O. 08eV[!'1.与局域能相关的常

数 C<c/d')取自文献[llJ和 [12J计算的结

呆，这里我们取电子有效质量 m.~O.19刑。，

空穴有效质量 m， ~O. 286刑。[17] 刑。为电子

的真空质量，常数 c 为 1323eV Å' 为了说明

尺寸分布对荧光峰位置和宽度的影响.图 1

给出平均直径 d。为 55λ ， σ 分别为

O. 051ogd" O. llogdo• O. 151ogdo 和 O.21ogdo

的量子点体系荧光谱.我们发现，当 logu 增

大，光荧光峰位置明显地向长波(低能方向〕

移动，并且峰变宽、峰的对称性亦变差，这表

明尺寸分布导致荧光峰位置移动和峰增宽，

有助于对量子点体系荧光谱的实验解释，及

获得一些物理上的重要参数.

我们计算了几个实验观察的量子点体

系光荧光谱.图 2 给出理论谱(实线〉与在低

功率密度下实验观察结果〈虚线〕的比较[71.

我们看到不对称的理论线型在短披〈高能〉边具有肩型.与实验荧光谱一致.从图中明显看到

光荧光谱的线型偏离对数高斯线型.理论计算的荧光谱平均直径 do 分别为 45λ和 55λ ，

logσ 均为 O.llogdo • 如图 2(a)和 (bJ. 不考虑量子点体系的尺寸分布时.用平均能量上移

IJ.E。在图 2 中垂直线表示光荧光峰的位置.更值得注意的尺寸分布导致光荧光峰的能量下

移.由此我们获得表现激子束缚能 E，~E，+tlE.-ñ屿，而不是 E.= E, + IJ.Eo - ñ叫·例如 z

IOÓOO 
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图 1 具有对数高斯尺寸分布量子

点体系的光荧光<PL)谱

Fig.l The PL spectra for quant皿n
dots with loga.rithmic Gaussi皿

size distribution 
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图 E 实验t虚线〉和理论(实线〉光荧光谱作为披怯 (Á)的函数的比较

Fig. 2 Comparison of the 阻.perimental[1](dashed line) and theoretical 
(solid line) PL spectra in arbitrary units as a function of the wavelength (λ) . 
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我们获得平均直径为55̂ 的硅量子点的激子束缚能是 0．1OcV，其中  ̂一1．48eV 为实验 

观察到的光荧光峰位置，△E 为考虑尺寸分布时理论计算的量子点体系能量移动值，△E0一 

AEe是尺寸高斯分布导致的荧光峰的附加移动，E 是硅的体带隙．用量子局域模型，忽略硅 

量子点尺寸分布，实验 获得的激子束缚能大干理论计算值口 ．一般地说，若不考虑尺寸分 

布的量子局域模型，仅用平均尺寸计算量子点的局域能，得到的局域能偏高．例如图2中垂 

线表示的光荧光峰位置远远偏离实验观察到的光荧光峰位置．因此，考虑尺寸分布，排除过 

高估算局域能部分的激子束缚能( ≤O．10eV)更合理，进一步，我们发现实验光荧光峰在 

图 2(a)为 1．59eV，在(b)为1．48eV，与考虑量子点尺寸对数高斯分布的量子局域模型的结 

果一致．考虑尺寸分布的量子局域模型很好地解释了硅量子点体系的光荧光峰的蓝移，另一 

方面，当考虑温度效应时，作为能量函数的光荧光谱必须考虑量子点中电子和空穴的温度分 

布函数．形状统计平均效砬也将导致光荧光谱变化，详细的温度和形状效应对光荧光峰的影 

响将另文报道口 ．尽管量子点光荧光谱的特征可能部分地起源于上述的因素，然而量子点 

的尺寸分布不仅影响光荧光谱，也影响其物理本质． 

本文基于量子局域模型，用类似于Kane的平均场方法和Lifshitz几率的观点获得半导 

体量子点体系的光荧光谱．考虑到实验上制备均一尺寸量子点材料的困难，对直径为 d的 

半导体量子点体系尺寸用对数高斯或高斯分布描述．研究表明：(1)光荧光谱的线型在长波 

边不对称，与实验观测一致f(2)由于尺寸服从一定的分布导致光荧光峰红移，可用于获得表 

观激子束缚能；(3)尺寸分布对光荧光峰的宽度起着重要的作用． 
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我们获得于A均直径为 55λ的佳篮子点的激子束缚能是 O. l OeV.冥中 li"'p~L 4 8eV口1为实验

观察到的光决光崎佼跤.AE. 为弯曲革尺寸分布时1理论计算的激子点体系能靠在移功假.L1E，­

LlEp 是尺寸陶斯分布导致的荧光峰的附:lJ~移动 .E. 是徒的体带陈用主孟子周城模型~.忽略磁

露妻子点尺寸分布，实骏[7)获得的激子束缚能大 f理论计算值，IOJ. 一般地说，若革考虑尺寸分

#白白的 f盘子问城模型，仅刚平均尺寸计算盘子点的问挂在首位，得到的问城能偏阀，例如l院1 2 rp盗

线表示的光荧光峰{:ii:置远远偏离实骏观察到的光荧光晦位置量.网此，考虑尺才分布，排除过

肖远-ft!i解闷域自E部分的激气FJ在缚能 (E.<O.IOeV)]配合理，放…步.~们发现实尊敬光缆光峰收

凶 2(a) 为 1. 5geV.在 (bJ 为 1.48eV.与考虑量子点尺寸对数高斯分布的量子局域模型的结

果一致.考虑尺寸分布的嫂子网城镇绩很好地解掷了孩燎子点体系的光荧光饰的蓝蓝移，;Íj-

1f1酋.当王军虑温度效应时咽作为能量函数的光荧光谱必须考虑盘子点中电子和空穴的温度分

布踊数.形状统计平均妓院也将导致光荧光满变化，佯细的混度初形状效院对光荧光峙的影

响将9号文报道[lgJ. 尽管篮子点光资光谱的将在EllJ能部分地也镇子上述的创巅，然而篮子点

的尺寸分布不仅影响光荧光谱 .t且影响其物现本质.

功正义道辈子筒子阶城#典型国.fI!类似于 Kane 的平均场方法非n Lifshitz 儿擎的观点冻得半导

体量子点体系的光荧光谱.考虑到实验上制备均一尺才最子点材料的困难，对直径为 d 的

兰卡特体数子点体系尺寸 F!D才数在哥斯骂~~哥斯分布捕泼.研究我附: (1)光荧光饿的线缀校长植业

边不对称，与实验现测-致 I (2)由于尺寸服从一定的分布导致光荧光峰红移，可用于在得表

观~予*缚能;(3)尺寸分布时jG费:l't峭的宽度鹉者m瘦的作闲.

最费却曹文献

1 Arakaw. Y. Sakaki H. AP.μ . Phys. Leu. .1982.40,939 
2 Oshìnowo J I Nìshioka M , Ishida 5 , et al. AÞμ. Phys. ["'<1. .1994.65 ,1421 
3 Marzi" J M嘈 G时ard J M.lzraeJ A ,etal. Phys. Rev，Le句. .1994 ,73:716 
4 Norris DJ. Sacra A. Murray CB. etal. Phys. /Vv.Le.u. ,1994.72:2612 

5 31削阶t J W. Hornbeok E S 、Decb阳nde M R, ~t .al. Phys刷 Reψ. B .1996 .53 , 15721 
6 Takagi H. Ogawa H. Y.ma.ru.i Y. "al. Ap萨.[. Phy,. úU. .1990.56 ,2376 
7 Zhang D. Kolbas R M. Milewski P D , et al. A甜1. Phys. Lett. .1994.65 ,2684 

8 M酬da Y. Phys. 且凹. B ,] 995 .51, 165自

9 YeQ'阳yï ， T灿且， Ni∞Ili.n E H. Ph:阳 • RII1J. B 咽 1991.44 ， 1806

10 Brus L E. Chem J. Phys. .1986. 9Q, 2555 
11 Xía Jíanb刷.P良y' ， Rev. B .1989 .40, 8500 
12 Yoffe A D. Adv. Phys , .1993.42 ,173 
13 Kane E 0啕 Phys田 Rru. .19 日 3.131， 79

14 LiJ,hitõ J M. Adv. Phys , .19M.日,483 
15 Sayakanit V. Glyde H R.Com协 Co时. Mat. Phys. .1989.13 ,35 

16 T akagaMra T. Take<l. K Phys. RRZ'. 且， 1992.46，] 5578

• 

, 

~ 

• 

17 L.ndolt E胁K阳tein. Nurnerical data .and functional 阳lationsl、íps În scìence and tcchnology , eds. O. "" 
Madelung. M , Schulz. H. Wei.埠，Berlìn Springer I 1982 

18 Xi. J B. Che.h K W. Aþpl. Phy' , A.1994.59 ,475 
19 Chen Xiaoshuang , Zhao ]ijun. Wang GU;:\ rJgbou , ,t 41. P忡s. Leι A" Ac('叩ted.

, 



2期 陈技双；半导体量子点的尺寸分布对其荧光的影响 85 

THE EFFECT OF SEMICONDUCTOR QUANTUM DOT SIZE 

DISTRIBUTION ON PHOTOLUM INESCENCE。 

(；hen Xiaoshuang Liu Xinquang Lu Wei Shen Xueehu 

(Nati~M L2̂删  Infrared PhysicsⅡnd Shanghai Institute of Technical Physics 

Chinese Acadomy of Sciences．Shanghai 800083，Ch／na) 

Abstract A method similar tO those of Kane’S mean—field approach and Lifshitz’S proba— 

bilistic arguments，and the quantum confinement mode1 were used to obtain the photolu— 

minescence (PL)spectra from ensembles of semiconductor quantum dots．The diameters d 

of semiconductor quantum dots were considered with a logarithmic Gaussian or Gaussian 

sizedistribution．It was demonstrated that(1)a PL spectrum with a line—shape asymmetry 

on the wavelength(or energy)scale is in agreement with the experiments：(2)due to the 

size distribution a red—shift in the PL spectrum can be f0und and thus used to obtain the 

physically reasonable exciton binding energy；(3)the size distribution plays an important 

part in the broadening of the PL peak． ’、 

Key words senliconductor quantum dots，photo1 size distribution 
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Abstract A method símilar tO those of Kane' s mean-field approach and Lifshitz' s proba 

bìlistic arguments , and the quantum confinement model were used to obtain the photolu­

minescence (PL) spectra from ensembles of semiconductor quantum dots. The diameters d 

of semIconductor quantum dots were considered wuh a logaruhmEC Gauss1an or GaussHn 

sizedistribution. It was demonstrated that (1) a PL spectrum with a line-shape as归nmetry

on the wavelength (or energy) scale is in agreement with the experiments , (2) due to the 

size distribution a red-shift in the PL spectrum can be found and thus used to obtaín the 

physically reasona ble excÎton binding energy , (3) the size distribution plays an important 

part in the broadening 01 the PL peak. 

Key words semiconductor quantum dots , photoluminescence ~ size distribution 
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